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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

(3) Brennstoffzelle und Separator fur Brennstoffzelle 

(57) Die Erfindung betrifft eine Brennstoffzelle und einen 
Separator, die insofern vorteilhaft sind, als das Gewicht 

gesenkt und die Korrosionsbestandigkeit verbessert ist, 

Bei der einen Separator aufweisenden Brennstoffzelle 
umfafSt der Separator (2) ein Substrat auf Aluminium ba- 
sis (6), eine auf das Substrat auf Aluminiumbasis (6) auf- 
geschichtete Zwischenuberzugsschicht (70, 71) und eine 
auf die Zwischenuberzugsschicht (70,71) aufgeschichtete 
Edel metal Ischicht (72). Die Zwischenuberzugsschicht q 
kann sich aus einer Zinksubstitutionsuberzugsschicht zu- 
sammensetzen. Die Edelmetallschicht kann eine Silber- 
uberzugsschicht sein. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft eine Brennstoffzelle, die einen aus einem Material auf Aluminiumbasis ausgebildeten Separator 
aufweist, und einen aus einem Material auf Aluminiumbasis ausgebildeten Separator fiir eine Brennstoffzelle. 
5 Eine Brennstoffzelle umfaBt eine Vielzahl von Einheitszellen, die entlang der Dickenrichtung in einem festgesetzten 
Abstand zueinander angeordnet sind, wobei sich jede Einheitszelle aus einer ein Elektrodenpaar bildenden positiven 
Elektrode und negativen Elektrode zusammensetzt und zwischen der positiven und negativen Eiektrode in Sandwichan- 
ordnung ein Elektrolytfilm gelegen ist. Bei dieser Brennstoffzelle ist die positive Elektrode einer Positivelektrodenkam- 
mer zugewandt, die rnit einem Wirkstoff fiir die positive Elektrode gespeist wird, wahrend die negative Elektrode einer 
it) Negativelektrodenkammer zugewandt ist, die mit einem Wirkstoff fiir die negative Elektrode gespeist wird. Bei dieser 
Brennstoffzelle ist die mit dem Wirkstoff fiir die negative Elektrode gespeiste Negativelektrodenkammer durch einen Se- 
parator bzw. eine Trennwand von der mit dem Wirkstoff fur die positive Elektrode gespeisten Positivelektrodenkamnier 
gerrennt. 

Abhangig von der Umgebung, in der die Zelle verwendet wird, ist der Separator in der Brennstoffzelle einer Korrosion 
15 und Schadigung ausgesetzt. Nach einer langeren Verwendung zur Energieerzeugung zeigt sich bei der Brennstoffzelle 
demgemaB die Tendenz, daB die Energieerzeugungskennwerte im Vergleich zu den anfanglichen Energieerzeugungs- 
kennwerten sinken. Der Separator ist daher iiblicherweise aus einem Kohlenstoffmateriai hergestelit, das gegeniiber ei- 
ner korrosionsbedingten Schadigung weniger anfallig ist AuBerdem ist bisher eine Brennstoffzelle bekannt, die aus rost- 
freiem Stahl oder Titan ausgebildet ist, die einen starken inaktiven Film ausbilden, der erhalten bleibt und Korrosionsbe- 
20 standigkeit zeigt. 

Im Verlauf der Untersuchungen, die zu der vorliegenden Erfindung fiihrten, traten jedoch die folgenden Probleme auf: 
Und zwar ist der aus einem Kohlenstoffmateriai ausgebildete Separator aufgrund der hohen Materialkosten sehr teuer. 
Da das Material zudem sprode ist, ist die Dicke des Separators zu erhohen, was die Verkleinerung der Brennstoffzellen- 
groBe einschrankt. 

25 Wahrend ein aus rostfreiem Stahl ausgebildeter Separator aufgrund seiner uberragenden Festigkeit zu einer Verkleine- 
rung der GroBe beitragt, bringt er aufgrund der hohen relativen Dichte des Materials keine Vorleile in Hinblick auf eine 
Scnkung des Gcwichts. Der aus litan ausgebildete Separator, der aufgrund seiner uberragenden Festigkeit zu einer Ver- 
kleinerung der GroBe beitragt, bringt andererseits aufgrund seiner hohen Materialkosten weder in Hinblick auf eine Ko- 
stensenkung, noch aufgrund seiner hohen relativen Dichte in Hinblick auf eine Senkung des Gewichts Vorteile. 

30 Um das Gewicht und die Kosten des Separators zu senken, wurden von der Anmelderin in letzter Zeit Forschungen 
und Entwicklungen hinsichtlich eines Separators durchgefiihrt, der aus einem eine geringe relative Dichte aufweisenden 
Material auf Aluminiumbasis ausgebildet ist. 

Bei dem die Brennstoffzelle bildenden Separator sollte, da entlang seiner Dickenrichtung ein elektrisch leitender Weg 
erzeugt wird, auf einer Oberflachenschicht eines den Separator bildenden Materials auf Aluminiumbasis kein Oxidfihn 

35 ausgebildet sein. Es ist daher nicht wunschenswert, den aus dem Material auf Aluminiumbasis ausgebildeten Separator 
einer anodischen Oxidationsbehandlung zu unterziehen, um einen anodischen Oxidfilm zu bilden. Eine Brennstoffzelle, 
in der ein aus dem Material auf Aluminiumbasis ausgebildeter Separator eingebaut ist, zeigt somit keine ausreichende 
Korrosionsbestandigkeit. 

Angesichts des vorstehend wiedergegebenen Stands der Technik liegt der Erfindung die Aufgabe zugrunde, eine 

40 Brennstoffzelle und einen Separator fur die Brennstoffzelle bereitzustellen, die in Hinblick auf eine Senkung des Ge- 
wichts und eine Verbesserung der Korrosionsbestandigkeit Vorteile bringen. 

Die Erfinder fiihrten ausfuhrliche Untersuchungen durch, um einen Separator fur eine Brennstoffzelle zu entwickeln, 
der aus einem Material auf Aluminiumbasis ausgebildet ist. Dabei stellten sie fest, daB wenn der Separator aus einer 
Schichtstruktur besteht, die sich aus einem Substrat auf Aluminiumbasis, zumindest einer auf das Substrat auf Alumini- 

45 umbasis aufgeschichteten Zwischenuberzugsschicht und einer auf die Zwischeniiberzugsschicht aufgeschichteten Edel- 
metallschicht zusammensetzt, wobei die Zwischenuberzugsschicht vorwiegend aus zumindest einem der Stoffe Zink, 
Kupfer und Zinn besteht, es vorteilhafterweise moglich wird, das Gewicht des Separators zu senken, die Korrosionsbe- 
standigkeit zu verbessern, bei der Edelmetalliiberzugsschicht Haftkraft und Korrosionsbestandigkeit zu erlangen und den 
Widerstand gegeniiber elektrischer Leitung in der Dickenrichtung zu senken. Diese durch Versuche bestatigten Erkennt- 

50 nisse fiihrten zu der Entwicklung des erfindungsgemaBen Separators und der erfindungsgemaBen Brennstoffzelle. 

Eine Brennstoffzelle gemaB einer ersten Ausgestaltung der Erfindung weist eine Vielzahl von Einheitszellen, die ent- 
lang der Dickenrichtung in einem festgesetzten Abstand zueinander angeordnet sind, wobei sich jede Einheitszelle aus 
einer ein Elektrodenpaar bildenden positiven Eiektrode und negativen Elektrode zusammensetzt und zwischen der posi- 
. tiven und negativen Elektrode in Sandwichanordnung ein Elektrolytfilm gelegen ist, und eine Vielzahl von Separatoreh 

55 auf, die zwischen jeweils benachbarten Einheitszellen angeordnet sind, um eine der negativen Elektrode zugewandte Ne- 
gativelektrodenkammer und eine der positiven Elektrode zugewandte Positivelektrodenkamnier zu trennen. Die Nega- 
tivelektrodenkammer und die Positivelektrodenkammer werden mit einem Wirkstoff fiir die Negativelektrode bezie- 
hungsweise einem Wirkstoff fur die Positivelektrode gespeist. Der Separator umfaBt ein Substrat auf Aluminiumbasis, 
zumindest eine auf das Substrat auf Aluminiumbasis aufgeschichtete Zwischenuberzugsschicht und eine auf die Zwi- 

60 schenuberzugsschicht aufgeschichtete Edel metal Ischicht. Die Zwischenuberzugsschicht besteht vorwiegend aus zumin- 
dest einem der Stoffe Zink, Kupfer und Zinn. 

Da der Separator erfindungsgemaB vorwiegend aus einem Substrat auf Aluminiumbasis ausgebildet ist, kann das Ge- 
wicht der Brennstoffzelle gesenkt werden. Da dariiber hinaus auf dem den Separator bildenden Substrat auf Aluminium- 
basis in der vorstehend beschriebenen Reihenfoige verschiedene Uberzugsschichten aufgeschichtet sind, ist es moglich, 

65 die Korrosion und Schadigung des Separators zu unterdriicken. 

GemaB einer zweiten Ausgestaltung der Erfindung ist ein Separator fiir eine Brennstoffzelle geschaffen, d. h. eine 
Trennwand zum Abteilen einer mit einem Wirkstoff fiir die negative Elektrode gespeisten Negativelektrodenkarnmer 
und einer mit einem Wirkstoff fiir die positive Elektrode gespeisten Positivelektrodenkammer. Der Separator umfaBt ein 
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Substrat auf Aluminiumbasis, zumindest eine auf das Substrat auf Aluminiumbasis aufgeschichtete Zwischenuberzugs- 
schicht und eine auf die Zwischenuberzugsschicht aufgeschichtete Edelmetallschicht. Die Zwischenuberzugsschicht be- 
steht vorwiegend aus zumindest einem der Stoffe Zink, Kupfer und Zinn. 

Da sich der Separator fiir die Brennstoffzelle erfindungsgemaB groBtenteils aus eineni Substrat auf Aluminiumbasis 
zusammensetzt, kann sein Gewicht gesenkt werden. Da dariiber hinaus auf dem den Separator bildenden Substrat auf 5 
Aluminiumbasis in der vorstehend beschriebenen Reihenfolge verschiedene Uberzugsschichten aufgeschichtet sind, ist 
es moglich, die Korrosion und Schadigung des Separators zu unterdriicken. 

Als Material fiir das den Separator bildende Substrat auf Aluminiumbasis kann ein weithin bekanntes Material auf 
Aluminiumbasis verwendet werden. Zum Beispiel konnen Materialien auf Basis von reinem Al, Al-Mg, Al-Si, Al-Mg- 
Si. Al-Mn oder Al-Zn, d. h. Al oder Al-Legierungen, verwendet werden. to 

Die Zwischenuberzugsschicht kann sich erfindungsgemaB aus zumindest entweder einer Zinkuberzugsschicht, einer 
Kupferuberzugsschicht oder einer Zinnuberzugsschicht zusammensetzen. Um die Haftung auf dem Substrat auf Alumi- 
nimnbasis sicherzustellen, ist die Zinkuberzugsschicht vorzugsweise eine Zinksubstitutionsuberzugsschicht. Die Zwi- 
schcnschicht kann sich zum Beispiel aus einer Zinksubstitutionsiiberzugsschicht, die auf dem Substrat auf Aluminium- 
basis aufgeschichtet ist, und einer Kupferuberzugsschicht zusammensetzen, die auf der Zinksubstitutionsuberzugs- 15 
schicht aufgeschichtet ist Angesichts der elektrischen Leitfahigkeit und Materialkosten wird fur die Edelmetallschichten 
i vpischerwetse eine Silberuberzugsschicht verwendet Als Uberzug ist in diesem Zusammenhang die Beschichtung mit 
einem metallischen Material gemeint, wobei das Uberzugsverfahren einen Abscheidevorgang wie etwa chemisches Ab- 
schcidcn und elektrisches Abscheiden einschlieBt. 

Fulls zwei oder rnehr Schichten als Zwischenuberzugsschicht verwendet werden, sind die Schichten von der Seite des 20 
Subsirats auf Aluminiumbasis aus in der Reihenfolge abnehmender Ionisationsneigung angeordnet. 

Unicr Bezugnahme auf die beigefugte Zeichnungen sind nachstehend am Beispiel einer Polymer-Festelektxolyt- 
Brennstoffzelle bevorzugte Ausfuhrungsbeispiele der Erfindung erlautert. Es zeigen: 

Fig* 1 eine schematische auseinandergezogene Ansicht einer Brennstoffzelle einer Hochmolekular-Festfilm-Bauart 
mit Einheitszeilen und Separatoren; 25 

Fig. 2 eine Draufsicht auf ein Substrat auf Aluiiiiniumbasis; 

Fig. 3 cine schematische Qucrschnittansicht, die in VcrgroBcrung cine auf cin Substrat auf Aluminiumbasis aufge- 
schichtete Uberzugsschicht zeigt; 

Fig. 4 eine grafische Darstellung der Ergebnisse einer Prufung der Haftkraft; 

Fig. 5 eine grafische Darstellung der Ergebnisse einer Prufung des Widerstands gegeniiber elektrischer Leitung; 30 
Fig. 6 eine grafische Darstellung der Ergebnisse einer Korrosionsprufung; und 
Fig. 7 eine Querschnittansicht eines Anwendungsbeispiels. 

In Fig. 1 ist schematisch ein Schichtaufbau der Polymer-Festelektrolyt-Brennstoffzelle gezeigt 

GeinaB Fig. 1 sind zwischen AuBenrahmen 95, 95 in einem festgesetzten Abstand mehrere Einheitszellen 1 in Neben- 
einanderstellung angeordnet Jede Einheitszelle 1 setzt sich aus einer ein Elektrodenpaar bildenden positiven Elektrode 35 
(Anode) 10 und negativen Elektrode (Kathode) 11 und einer filmformigen Polymer-Festelektrolyt-Membran 12 zusam- 
men, die Protonendurchgangseigenschaften zeigt und in Sandwichanordnung zwischen der positiven Elektrode 10 und 
der negativen Elektrode 11 gelegen ist. 

Wie aus Fig. 1 hervorgeht, dient ein Separator 2 als Wirkstofftrennwand, die eine Negativelektrodenkammer Ne und 
eine Positivelektrodenkammer Po Rucken an Rucken liegend abteilt. Die Negau* velektrodenkammer Ne ist der negativen 40 
Elektrode 11 zugewandt und wird mit einem Wirkstoff fiir die negative Elektrode wie etwa einem wasserstoffhaltigen 
Gas gespeist Die Positivelektrodenkammer Po ist der positiven Elektrode 10 zugewandt und wird mit einem Wirkstoff 
fiir die positive Elektrode wie etwa Luft gespeist. 

Der Separator 2 setzt sich groBtenteils aus einem preBgeformten Substrat auf Aluminiumbasis 6 zusammen (wobei die 
Dicke des Substrats 0,3 mm betragt und das Material ein Material auf Al-Mg-Basis nach JIS-A5052 ist). Wie in Fig. 2 45 
gezeigt ist, sind an dem Randteil des Substrats auf Aluminiumbasis 6 durch PreBbearbeitung Durchgangslocher 61i, 61o, 
durch die ein Wirkstoff fur die negative Substanz hindurchgeht, Durchgangslocher 62i, 62o ? durch die ein Wirkstoff fiir 
die positive Substanz hindurchgeht, Durchgangslocher 63i, 63o, durch die ein Kuhlmittel hindurchgeht, und Positionier- 
locher 64i, 64o ausgebildet. Die Durchgangslocher 61i, 61o, 62i, 62o, 63i, 63o und 64i, 64o verlaufen alle entlang der 
Dickenrichtung. Bei diesen Angaben bedeutet der Index i grundsatzlich einen EinlaB, und der Index o einen AuslaB. Dar- 50 
iiber hinaus ist das Substrat auf Aluminiumbasis 6 als ein Substrat mit einer groBen Anzahl ausgebuchtet geformter Ab- 
schnilte 6k T 6m ausgebildet, die Stromungskanale fiir den Wirkstoff ergeben. 

Auf der Vorder- und Ruckseite des Substrats auf Aluminiumbasis 6 ist, wie in Fig. 3 zu erkennen ist, als Zwischen- 
uberzugsschicht eine Zinksubstitutionsuberzugsschicht 70 und als eine sich anschlieBende Zwischenuberzugsschicht 
eine Kupferuberzugsschicht 71 ausgebildet. Auf der Kupferuberzugsschicht 71 ist als Edelmetalluberzugsschicht eine 55 
Silberuberzugsschicht 72 aufgeschichtet. 

Bei diesem Ausfuhrungsbeispiel sind die jeweiiigen Schichten in der Reihenfolge abnehmender Ionisationsneigung 
(Al > Zn > Cu > Ag) aufgeschichtet. Das heiBt, daB die jeweiiigen Schichten von den Substrat auf Aluminiumbasis 6 aus 
in der Reihenfolge abnehmender Ionisationsneigung aufgeschichtet sind, so daB die Ionisationsneigung zu der Ag- 
Schicht bin geringer wird; 60 

Bei diesem Ausfuhrungsbeispiel werden auf dem Substrat auf Aluminiumbasis 6 als Vorbearbeitungsschritte aufein- 
anderfolgend eine Alkalientfettung, eine Atzung und ein Sauretauchvorgang vorgenomrnen. Auf dem Substrat auf Alu- 
miniumbasis 6 werden die Uberzugsverf ahrensvorgange dann in der Abfolge Zinksubstitutionsuberzug (chemische Ab- 
scheidung), Kupferdeckung (eiektrische Abscheidung), Silberdeckung (elektrische Abscheidung) und Silberdeckung 
(elektrische Abscheidung) durchgefiihrt. Zwischen den jeweiiigen Uberzugsvorgangen erfolgt eine Wasserwaschung. 65 

In Tabelle 1 ist die Alkalientfettung dargestellt. Tabelle 2 und Tabelle 3 zeigen die Bedingungen fiir die Atzung bezie- 
hungsweise fiir den Sauretauchvorgang. Tabelle 4 zeigt die Bedingungen fiir den Zinksubstitutionsuberzug. Tabelle 5 
zeigt die Bedingungen fur die Kupferdeckung. Und Tabelle 6 und Tabelle 7 zeigen die Bedingungen fiir die Silberdek- 

3 
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kung beziehungsweise den Silberuberzug. 

Tabelle 1 



Alkalientf ettung 


Tertiares Natriumphosphat (Na 3 P0 4 ) 


9 g/L 


Natriumrnetasilikat (Na2Si03) 


12 g/L 


Natriumhydrogencarbonat (NaHC0 3 ) 


6 g/L 


Grenzflachenaktives Mitt el 


1 g/L 


Flussigkeits temper a tur 


60°C 



Tabelle 2 



At zung 


Natriumhydroxid 


4 g/L 


Natriumcarbonat 


30 g/L 


Natriumphosphat 


30 g/L 


Temperatur 


60°C 


Dauer 


3 Minuten 



Tabelle 3 



Sauretauchvorgang 


Schwef elsaure 150 ml/L 
Temperatur: 60°C 
Dauer: 30 Sekunden 




Salpetersaure 50% 
Temperatur : Zirnmertemperatur 
Dauer: 30 Sekunden 



Tabelle 4 



Zinksubstitutionsuberzug 


Natriumhydroxid 


50 g/L - 


Zinkoxid 


5 g/L 


Eisentrichlorid 


2 g/L 


Rochelle-Salz 


50 g/L 


Natriumnitrat 


1 g/L 


Temperatur 


25°C 


Dauer 


30 Sekunden 
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Tabelle 5 



Kupf erdeckung 


Kupf er cyan id 


24 a/L 


Natriumcyanid 


50 a/L 


Natriumcarbonat 


30 a/L 


freies Cyan 


5 7 a/L 


Rochelle-Salz 


60 g/L 


Temperatur 


50°C 


Stromdichte 


2,6 A/dm' 


PH 


10, 3 


Anode 


Kupf er 



10 



15 



20 



Tabelle 6 



Silberdeckung 


Silbercyanid 


1 g/L 


Natriumcyanid 


90 g/L 


Temperatur 


27°C 


Stromdichte 


2,0 A/dm' 



30 



35 



Tabelle 7 



Silberuberzug 


Silbercyanid 


30 g/L 


Natriumcyanid 


55, 5 g/L 


Kaliumcarbonat 


45 g/L 


freies Kaliumcyanat 


41,3 g/L 


Temperatur 


27°C 


Stromdichte 


2,0 A/dm" 


Glanzbildner 


einige Tropfen/L 



40 



50 



55 



Die obengenannte Atzung zielt vor allem darauf ab, auf dem Substrat auf Aluminiumbasis 6 natiirliche Oxidfilme zu 
entfemen, um fiir eine MikrounregelmaBigkeiten aufweisende Oberflache zu sorgen, damit die innige Haftung der Uber- 
zugsschicht verbessert wird. Der obengenannte Sauretauchvorgang zielt vor allem darauf ab, Verschmutzungen auf dem 
Substrat auf Aluminiumbasis 6 zu entfernen. Der obengenannte Zinksubstitutionsuberzug zeigt eine starke Oxidfilm- 
Entfernungswirkung auf der Oberflachenschicht des Substrate auf Aluminiumbasis 6, so daB die Haftkraft der Zinksub- 60 
stitutionsiiberzugsschicht 70 verbessert werden kann. 

Bei diesem Ausfuhrungsbeispiel weist die Zinksubstitutionsuberzugsschicht 70 eine Dicke von 0,001 bis 0,01 urn auf, 
wahrend die Kupferuberzugsschicht 71 eine Dicke von 0,02 bis 0,1 um und die Silberuberzugsschicht72 eine Dicke von 
1,5 bis 2,5 um aufweist. Die Erflndung istjedoch nicht auf diese Dickenwerte beschrankt. Die Dicke der Zinksubstituti- 
onsuberzugsschicht 70 fuBt auf einer Betrachtung durch ein Elektronenmikroskop. Die Dicken der Kupferuberzugs- 
schicht 71 und der Silberiiberzugsschicht 72 wurden mit einem Filmdickenmefigerat gemessen. 

Auf dem Rand des Substrats auf Aluminiumbasis 6 wurde eine Gummischicht aufgebracht und mit dem Rand verei- 
nigt, um einen Separator zu bilden. Die Energieerzeugungskennwerte der Brennzelle, in die dieser Separator eingebaut 



65 
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wurde, waren auch nach einer langeren Verwendung bervorragencL 4 

Um eine Prufung der Haftkrafl vorzunehmen, wurden Probekorper verwendet, die bei dem obengenannten Ausflih- 
rungsbeispiel erhalten wurden. Die Separatoren gemaB dem vorstehend beschriebenen Ausfuhrungsbeispiel wurden au- 
Berdem bei einer Energieerzeugungsprufung verwendet, um den Widerstand gegeniiber elektrischer Leitung und das Ver- 
5 haltnis der angegriffenen Oberflache zu der nicht angegriffenen Oberflache zu messen. Die Probekorper und der Separa- 
tor wurden erzielt, indem auf dem Substrat auf Aluminiumbasis auf Grundlage der bei dern vorstehenden Ausfuhrungs- 
beispiel erlauterten Verarbeitungsschritte und Uberzugsdicken aufeinanderfolgend die Zinksubstitutionsuberzugs- 
schicht, die Kupferiiberzugsschicht und eine Silberuberzugsschicht aufgeschichtet wurden. 

Die Haftkraftprufung erfolgte, indem auf einem Probekorper Gitter mit einem Zwischenraum von 2 mm ausgebildet 

id und die Gitter unter Verwendung eines Klebebands gemaB JIS-H8504 (Bandprufverfahren) abgelost wurden. Der Wider- 
si and gegenuber elektrischer Leitung und das Rachenverhattnis der angegriffenen Oberflache zu der nicht angegriffenen 
Oberflache wurden gemessen, indem unter Verwendung von drei Separatoren (Nr. 1 bis Nr. 3) eine Energieerzeugungs- 
pruTung vorgenommen wurde und die Brennstoffzelle alle 200 Stunden zerlegt wurde. 

Bei der Messung des Widerstands gegenuber elektrischer Leitung wurden drei Separatoren (Nr. 1 bis Nr. 3) und zwei 

i s 1 elektrodensubstrate (Nr. 1 und Nr. 2) verwendet, wobei die Elektrodensubstrate von den Separatoren in Sandwichanord- 
nung umgeben waren, indem die Separatoren und die Elektrodensubstrate in Dickenrichtung einander abwechselnd an- 
geordnet' wurden. Die Separatoren und Elektrodensubstrate waren somit in der Reihenfolge Separator Nr. 1, Elektroden- 
subsirai Nr. 1, Separator Nr. 2, Elektrodensubstrat Nr. 2 und Separator Nr. 3 angeordnet. An die AuBenflachen beider 
Endscparatoren Nr. 1 und Nr. 3 wurde ein Paar Stromkollektorplatten gesetzt. An den drei Separatoren wurden Span- 

20 nungsmesser angebracht, um die Spannungen entlang der benachbarten- Separatoren Nr. 1 und Nr. 2 und entlang der be- 
nachbarten Separatoren Nr. 2 und Nr. 3 zu messen. Der Strom wurde uber das Paar Kollektorplatten flieBen gelassen und 
die Spannungswerte an den Spannungsmessem gemessen. Die von den jeweiligen Spannungsmessem gemessenen Span- 
nungen wurden abgelesen. Die an den Spannungsmessem abgelesenen Spannungswerte wurden in Hinblick auf den 
cleklrischen Widerstand umgerechnet, um den Widerstand gegenuber elektrischer Leitung zu ermitteln. 

25 Der bei dieser Prufung ermittelten Ergebnisse sind in Fig. 5 gezeigt, wobei der Widerstand gegenuber elektrischer Lei- 
l ung entlang den benachbarten Separatoren Nr. 1 und 2 mil (1) bezeichnet ist, wahrend der Widerstand entlang der be- 
nachbarten Separatoren Nr. 2 und 3 mit (2) bczcichnct ist. 

Um das Flachenverhaltnis der angegrifYenen (korrodierten) Oberflache zu der nicht angegriffenen Oberflache zu er- 
mitteln, wurde die Menge des Korrosionsprodukts gemessen, das an den Stimflachen der Separatoren Nr. 1 und Nr. 2 an 

30 beiden Seiten des Elektrodensubstrats Nr. 1 erzeugt wurde, um das Verhaltnis der Menge (Flache) des Korrosionspro- 
dukts an der Separatoroberflache und das Oberflachenbelegungs verhaltnis des Korrosionsprodukts zu ermitteln. Das 
demgemaB errnittelte Flachenverhaltnis der angegriffenen Oberflache zu der Separatoroberflache ist in Fig. 6 gezeigt und 
mit (1) bezeichnet. Auf ahnliche Weise wurde die Menge des Korrosionsprodukts gemessen, das an den Stimflachen der 
Separatoren Nr. 2 und Nr. 3 an beiden Seiten des Elektrodensubstrats Nr. 2 erzeugt wurde, um das Verhaltnis der Menge 

35 des Korrosionsprodukts auf der Separatoroberflache und das Oberflachenbelegungsverhaltnis des Korrosionsprodukts zu 
ermitteln. Das demgemaB errnittelte Verhaltnis der angegriffenen Oberflache zu der nicht angegriffenen Oberflache ist in 
Fig. 6 gezeigt und mit (2) bezeichnet. 

Ahnliche Prufungen wurden rnit Vergleichsbeispielen durchgefuhrt. Die Uberzugsdicken bei den Vergleichsbeispielen 
wurden derart eingestellt, daB sie zu den Uberzugsdicken der Ausfiihrungsbeispiele aquivalent waren. Wurde bei dem 

40 Vergieichsbeispiel eine Silberuberzugsschicht aufgeschichtet, so war die Silberuberzugsschicht die auBerste Schicht. 

Die Ergebnisse der Haftkraftpriifung, der Prufung des Widerstands gegenuber elektrischer Leitung und der Korrosi- 
onspriifung sind jeweils in Fig. 4 bis Fig. 6 gezeigt. Die vertikale Achsen in Fig. 4 bis Fig. 6 geben Relativwerte an (will- 
kurlicher relativer MaBstab). 

Wie in Fig. 4 gezeigt ist, betrug das Verhaltnis, wonach sich bei der Haftungspriifung eine Ablosung ergab, im Fall der 
45 Probekorper des. Vergleichsbeispiels, bei denen auf das Substrat auf Aluminiumbasis lediglich eine Ni-Uberzugsschicht 
aufgeschichtet war, als Relativwert ungefahr 75. Im Fall der Probekorper des Vergleichsbeispiels, bei denen auf einem 
Substrat auf Aluminiumbasis eine Ni-Uberzugsschicht und eine Ag-Uberzugsschicht aufgeschichtet waren, war das Ver- 
haltnis, wonach eine Ablosung auftrat, mit 100 als Relativwert hoher als bei dem \fergleichsbeispiel, bei dem nur die Ni- 
Schicht aufgeschichtet war. Im Fall der Probekorper gemaB dem Ausfuhrungsbeispiel, bei denen auf dem Substrat auf 
50 Aluminiumbasis die Kombination aus Zn-Uberzugsschicht, Cu-Uberzugsschicht und Ag-Uberzugsschicht aufgeschich- 
tet war, betrug das Verhaltnis, wonach die Ablosung auftrat, beinahe null. Das bedeutet, daB falls als auBere Schicht eine 
Silberuberzugsschicht aufgeschichtet werden soli, es sehr wirksam ist, unter der Silberuberzugsschicht eine Kupferiiber- 
zugsschicht und unter der Kupferiiberzugsschicht eine Zinkuberzugsschicht anzuordnen, um fiir einen Al-Zn-Cu-Ag- 
Schichtaufbau zu sorgen. 

55 Wie in Fig. 5 gezeigt ist, nahm bei der Leitwiderstandspfufung der Widerstand gegenuber elektrischer Leitung im Fall 
eines Separators, bei dem auf dem Substrat auf Aluminiumbasis lediglich eine Ni-Uberzugsschicht aufgeschichtet war, 
mit zunehmender Zeitdauer zu und haherte sich nach langerer Zeit einem Relativwert von 100. Dies liegt vermutlich an 
der Wirkung, die sich dem Korrosionsprodukt zuschreiben laBt, Im Fall eines Separators, bei dem auf dem Substrat auf 
Aluminiumbasis die Kombination aus Ni-Uberzugsschicht und Ag-Uberzugsschicht aufgeschichtet war, war der Wider- 

60 stand gegenuber elektrischer T^eitung nach Verstreichen der Priifzeit wenig erhoht. Tm Fall eines Separators gemaB dem 
Ausfuhrungsbeispiel, bei dem auf dem Substrat auf Aluminiumbasis die Kombination aus Zn-tiberzugsschicht, Cu- 
Uberzugsschicht und Ag-Uberzugsschicht aufgeschichtet war, war der Widerstand gegenuber elektrischer Leitung nach 
Verstreichen der Priifzeit fur sowohl (1) als auch (2) kaum erhoht. 

Wie in Fig. 6 gezeigt ist, war bei der Korrosionspriifung das Verhaltnis der angegriffenen Oberflache zu der nicht an- 

65 gegrifTenen Oberflache fur einen Separator gemaB dem Vergieichsbeispiel, der aufgeschichtet auf dem Substrat auf Alu- 
miniumbasis eine Ni-Uberzugsschicht und eine Ag-Uberzugsschicht umfaBte, mit Verstreichen der Priifzeit so weit er- 
hoht, daB es sich dem Relativwert von 100 naherte. Das Verhaltnis der angegriffenen Oberflache zu der nicht angegriffe- 
nen Oberflache war im Fall eines Separators gemaB dem Vergieichsbeispiel, das aufgeschichtet auf dem Substrat auf 

6 



BNSDOCID: <DE 19946695A1 J_> 



DE 199 46 695 A 1 



Aluminiumbasis lediglich eine Ni-Oberzugsschicht umfaBte, mit Verstreichen der Prufzeit. ahnlich stark erhoht. Bei dem 
Separator gemaB dem Ausfuhrungsbeispiel, bei dem auf dem Substrat auf Aluminiumbasis die Kombination aus Zn- 
Uberzugsschicht, Cu-Uberzugsschicht und Ag-Uberzugsschicht aufgeschichtet war, war die Korrosion dagegen fur so- 
wohl (1) als auch (2) unerheblich. 

Die Ergebnisse in Fig. 5 und Fig. 6 lassen darauf schlieBen, daB falls bei Aufschichtung einer Silberiiberzugsschicht 
als auBere Schicht ein Ansteigen des Widerstands gegenuber elektrischer Leitung unterdriickt und die Korrosionsbestan- 
digkeit verbessert werden soil, es sehr wirksam ist unterhalb der Silberiiberzugsschicht eine Kupferiiberzugsschicht an- 
zuordnen und darunter eine Zinksubstitutionsuberzugsschicht aufzuschichten, so daB fur einen Al-Zn-Cu-Ag-Schicht- 
aufbau gesorgt ist. 

Fig. 7 zeigt ein Anwendungsbeispiel, bei dem auf der Oberflache des Substrats auf Aluminiumbasis 6 damit eine Ein- 
heit bildend eine Gummischicht 80 aufgeschichtet ist und auf der ruckseitigen Oberflache des Substrats auf Aluminium- 
basis 6 damit eine Einheit bildend eine Gummischicht 82 aufgeschichtet ist. Die Einheitszelle 1 setzt sich aus einer ein 
Elektrodenpaar bildenden positiven Elektrode 10 und negativen Elektrode 11 und einem filmformigen Hochmolekular- 
Festelektrolytfilm 12 zusammen, derProtonendurchlaBeigenschaften zeigt und in Sandwichanordnung zwischen der po- 
sitiven Elektrode 10 und der negativen Elektrode 11 gelegen ist. Wie aus Fig. 7 hervorgeht, dient der Separator 2 als eine 
Trennwand fur den Wirkstoff, und legt Rucken an Rucken Uegend die Negativelektrodenkammer Ne und die Positivelek- 
trodenkammer Po test. Die Negativelektrodenkammer Ne ist der negativen Elektrode 11 zugewandt und wird mit einem 
WirkstofT fur die negative Elektrode wie etwa einem wasserstofThaltigen Gas gespeist. Die Positivelektrodenkammer Po 
ist der positiven Elektrode 11 zugewandt und wird mit einem Wirkstoff fur die positive Elektrode wie etwa Luft gespeist. 
Eine Anzahl von Separatoren 2 und eine entsprechend groBe Anzahl an Einheitszelle 1 werden in nebeneinandergestell- 
ter Weise zusarnmengebaut, so daB sie eine Brennstoffzelle ergeben. 

Da ein Separator verwendet wird, der groBtenteils aus einem Substrat auf Aluminiumbasis besteht, kann nicht nur das 
Gewicht des Separators selbst, sondern auch das Gewicht der gesamten Brennstoffzelle gesenkt werden. 

Daruber hinaus ist die Erfindung insofern vorteilhaft, als sich bei der Uberzugsschicht sowohl Haftkraft und Korrosi- 
onsbestandigkeit erlangen lassen als auch in Dickenrichtung der Widerstand gegenuber elektrischer Leitung senken laBt. 

Paten tanspriic he 

1 . Brennstoffzelle, mit: . 
einer Vielzahl von Einheitszellen (1), die entlang der Dickenrichtung in einem festgesetzten Abstand zueinander an- 
geordnet sind, wobei sich jede Einheitszelle (1) aus einer positiven Elektrode (10) und einer negativen Elektrode 
(11), die ein Elektrodenpaar bilden, und einem Elektrolytfilm (12) zusammensetzt, der in Schichtanordnung zwi- 
schen der positiven und negativen Elektrode (10, 11) gelegen ist; und 

einer Vielzahl von Separatoren (2), die jeweils zwischen miteinander benachbarten Einheitszellen (1) angeordnet 
sind, um eine der negativen Elektrode (11) zugewandte Negativelektrodenkammer (Ne) und eine der positiven 
Elektrode (10) zugewandte Positivelektrodenkammer (Po) zu trennen, wobei die Negativelektrodenkammer (Ne) 
und die Positivelektrodenkammer (Po) mit einem Wirkstoff fur die negative Elektrode (11) beziehungsweise rnit ei- 
nem Wirkstoff fur die positive Elektrode (10) gespeist werden, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Separator (2) ein Substrat auf Aluminiumbasis (6), zumindest eine auf dem Substrat auf Aluminiumbasis (6) 
aufgeschichtete Zwischenuberzugsschicht (70, 71) und eine auf die Zwischenuberzugsschicht (70, 71) aufgeschich- 
tete Edelmetallschicht (72) aufweist, wobei die Zwischenuberzugsschicht (70, 71) vorwiegend aus zumindest einem 
der Stoffe Zink, Kupfer und Zinn besteht. 

2. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die Zwischenschicht (70, 71) eine auf dem Sub- 
strat auf Aluminiumbasis (6) aufgeschichtete Zinksubstitutionsiiberzugsschicht (70) und eine auf der Zinksubstitu- 
tionsuberzugsschicht (70) aufgeschichtete Kupferiiberzugsschicht (71) umfaBt. 

3. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB die Edelmetallschicht (72) eine Silber- 
iiberzugsschicht ist. 

4. Brennstoffzelle nach einem der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB die zumindest eine Zwischen- 
uberzugsschicht (70, 71) von der Seite des Substrats auf Aluminiumbasis (6) aus in der Reihenfolge abnehmender 
Ionisationsneigung zwei oder mehr Zwischenuberzugsschichten umfaBt. 

5. Brennstoffzelle nach einem der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB sich die zumindest eine Zwi- 
schenuberzugsschicht (70, 71) aus einer^Kombination einer auf dem Substrat auf Aluminiumbasis (6) angeordneten 
Zinkuberzugsschicht (70) und einer auf der Zinkuberzugsschicht (70) angeordneten Kupferiiberzugsschicht (71) 
zusammensetzt. 

6. Separator (2) fur eine Brennstoffzelle, um eine mit einem Wirkstoff fur eine negative Elektrode (11) gespeiste 
Negativelektrodenkammer (Ne) und eine mit einem Wirkstoff fur eine positive Elektrode (10) gespeiste Positiv- 
elektrodenkammer (Po) abzuteilen, dadurch gekennzeichnet, daB der Separator (2) ein Substrat auf Aluminiumbasis 
(6), zumindest eine auf dem Substrat auf Aluminiumbasis (6) aufgeschichtete Zwischenuberzugsschicht (70, 71) 
und eine auf der Zwischenuberzugsschicht (70, 71) aufgeschichtete Edelmetallschicht (72) aufweist, wobei die 
Zwischenuberzugsschicht (70, 71) vorwiegend aus zumindest einem der Stoffe Zink, Kupfer und Zinn besteht. 

7. Separator (2) nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daB die Zwischenschicht (70, 71) eine auf das Substrat 
auf Aluminiumbasis (6) aufgeschichtete Zinksubsdtutionsuberzugsschicht (70) und eine auf die Zinksubstitutions- 
uberzugsschicht (70) aufgeschichtete Kupferiiberzugsschicht (71) umfaBt. 

8. Separator (2) nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gekennzeichnet, daB die Edelmetallschicht (72) eine Silberiiber- 
zugsschicht ist. 

9. Separator (2) nach einem der Anspruche 6 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB die zumindest eine Zwischenuber- 
zugsschicht (70, 71) von der Seite des Substrats auf Aluminiumbasis (6) aus in der Reihenfolge abnehmender Ioni- 
sationsneigung zwei oder mehr Zwischenuberzugsschichten umfaBt. 
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10. Separator (2) nach einern der Anspruche 6 bis 9, dadurch gekennzeichnet, daB sich die zumindest eine Zwi- 
schenuberzugsschicht (70, 71) aus einer Kombination einer auf dem Substrat auf Aluminiumbasis (6) angeordneten 
Zinkuberzugsschicht (70) und einer auf der Zinkuberzugsschicht (70) angeordneten Kupferuberzugsschicht (71) 
zusarnmensetzt. 

11. Separator (2) nach einem der Anspruche 6 bis 10, dadurch gekennzeichnet, daB das Substrat auf Aluminiumba- 
sis (6) aus der aus Al und einer Al-Legierung bestehenden Gruppe ausgewahlt ist. 

12. Separator (2) nach Anspruch 11, dadurch gekennzeichnet, daB die Al-Legierung aus der aus Al-Mg, Al-Si, Al- 
Mg-Si, Al-Mn und Al-Zn bestehenden Gruppe ausgewahlt ist. 
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